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(54) Title: HIGHLY CONCENTRATED, SELF-EMULSIFYING PREPARATIONS CONTAINING ORGANOPOLYSILOX- 
^ ANES AND ALKYL AMMONIUM COMPOUNDS AND THEIR USE IN AQUEOUS SYSTEMS 

fs| (54) Bezeichnung: HOCHKONZENTRIERTE, SELBSTEMULGIERENDE ZUBEREITUNGEN, ENTHALTEND ORGANOPO- 
tH LYSILOX ANE UND ALKYLAMMONIUMVERBINDUNGEN UND DEREN VERWENDUNG IN WASSRIGEN SYSTEMEN 

I/) 

|/) (57) Abstract: The invention relates to highly concentrated, self-emulsifying preparations containing organopolysiloxanes and alkyl 
O ammonium compounds and to their use in aqueous systems on textile substrates. The invention relates in particular to preparations 
^ consisting of quaternised or partially quaternised, amino-functional organopolysiloxanes, quaternary alkyl ammonium compounds, 
optionally an organic hydrotropic agent and optionally water. 

(57) Zusammenfassung: Die Erflndung betrifft hochkonzentrierte, selbstemulgierende Zubereitungen, enthaltend Organopolysilo- 
Q xane und Alkylammoniumverbindungen und deren Verwendung in wassrigen Systemen auf textilen Substraten. Insbesondere betrifft 

die Erflndung Zubereitungen, welche aus quaternierten oder teilquaternierten, aminofunktionellen Organopolysiloxane, quaternaren 
^ Alkylammoniumverbindungen, gegebenenfalls einem organischen Hydrotropikum und gegebenenfalls Wasser bestehen. 
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Hochkonzentrierte, selbstemulgierende Zubereitungen, enthaltend 
Organopolysiloxane und Aikylammoniumverbindungen und 
deren Verwendung in wassrigen Systemen. 



Die Erfindung betriffl hochkonzentrierte, selbstemulgierende Zubereitungen, enthaltend Orga- 
nopolysiloxane und Aikylammoniumverbindungen und deren Verwendung in wassrigen Sys- 
temen auf textilen Substraten. Insbesondere betrifft die Erfindung Zubereitungen, welche aus 
quaternierten oderteilquatemierten, aminofunktionellen Organopolysiloxanen, quaternaren 
Aikylammoniumverbindungen, gegebenenfalls einem organischen Hydrotropikum und gege- 
benenfalls Wasser bestehen. 

Aminogruppen enthaitende Organopolysiloxane sowie Organopolysiloxane, welche quater- 
nierte Ammoniumgruppen in unterschiedlicher Positionierung auf dem Polysiloxanriicken tra- 
gen, werden schon seit langerer Zeit als Textilausrustungsmittel eingesetzt. Bei den damit be- 
handelten Textilien werden gute Weichgriffeffekte erreicht. Essentielle Voraussetzung fQr die 
Anwendung in textilen Ausrustungsflotten ist die gute Verdunnbarkeit in Wasser sowie die Ver- 
traglichkeit mit weiteren, haufig in den Ausrustungsflotten enthaltenen Chemikalien. 

Organopolysiloxane sind im Allgemeinen nicht in Wasser loslich, selbst wenn sie aminofunk- 
tionelle Gruppen in freier oder quaternierter Form tragen. Durch derartige funktionelle Gruppen 
wird die Emuigierfahigkeit der Organopolysiloxane zwar verbessert, die Fahigkeit zur sponta- 
nen Selbstemulgierung zu Makro-, Mini- oder Mikroemulsionen ist aber nicht vorhanden. Urn 
die Organopolysiloxane in eine aus wassrigen Medien applizierfahige Form zu bringen, ist da- 
her gewohnlich der Zusatz von Emulgatoren erforderlich. Dies erfolgt ublicherweise gemaR 
des Standes der Technik durch die Mitverwendung von nichtionogenen Emulgatoren, deren 
Menge sich nach der jeweiligen Emulsionstype (Makro-, Mini- oder Mikroemulsion) richtet. 

DE 2631419 -C2 beschreibt eine Zusammensetzung fQr die Textilbehandlung in Form einer 
wassrigen Dispersion aus einem Weichgriffmittel auf der Basis von quaternaren Fettaminderi- 
vaten und aus einem Organopolysiloxan, welches als wassrige Emulsion vorliegt. 

In US 5602224-A wird die Herstellung eines quatemare Fettamingruppen enthaltenden Orga- 
nopolysiloxans, welches reaktive Silanol- und/oder Alkoxygruppen enthalt, und seine Verwen- 
dung als Losungsvermittlerzwischen Siliconolen und quaternaren Fettaminderivaten beschrie- 
ben. 

WO 00/10524-A1 beschreibt fQr ein Haarpflegemittel eine stark verdunnte Mischung aus 
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0,1 % - 3% eines Organopolysiloxans, welches terminal jeweils eine quatemare Ammonium- 
gruppe enthalt, und aus 0,2% - 6% einer quatemaren Ammoniumverbindung. 



Die Herstellung von wassrigen Mikroemulsionen aus aminofunktionellen Organopolysiloxanen 
wird beispielsweise in der WO 88/08436 beschrieben. Dabei werden durch Erhitzen einer Mi- 
schung von mit S§ure neutralisiertem, aminogruppenhaltigem Organopolysiloxan, Wasser und 
Emulgator klare Mikroemulsionen hergestellt. 

Eine weitere Maglichkeit zur Herstellung von aus wassrigen Medien applizierfahigen Makro-, 
Mini- oder Mikroemulsionen besteht darin, die Organopolysiloxanmolekule mit hydrophilen 
Gruppen zu modifizieren, welche eine spontane Selbstemulgierung beim Eintragen in wassrige 
Flotten erzeugen. Die molekularintem positionierten, hydrophilen Gruppen bestehen dabei 
Gblicherweise aus Alkylenoxidresten, welche in ahnlicher Form auch Bestandteil von nicht- 
ionogenen Emulgatoren sind. So wird in der EP 1 174 469 A2 die Herstellung eines hydrophil 
modifizierten Organopolysiloxanes gelehrt, welches durch Equilibrierung eines lateral mit Poly- 
oxyalkylenethergruppen modifizierten Polysiloxanes mit aminofunktionellen Silanen und Octa- 
methylcyclotetrasiloxan in Gegenwart eines basischen Equilibrierungskatalysators hergestellt 
wird. Bei den solcherart hergestellten, molekularintem mit hydrophilen Gruppen modifizierten 
Organopolysiloxanen konnen durch Variierung des Anteils an hydrophiler Komponente Ver- 
bindungen erzeugt werden, welche spontan selbstemulgierend zu Makroemulsionen mit Teil- 
chengrolien QberSO nm, zu Mikroemulsionen mit Teilchengrolien unter 50 nm bzw. im Ex- 
tremfall zu War wasserloslichen Silikontensiden fQhren. Bei solchen Verbindungen ist wegen 
der hohen Wasserloslichkeit eine Bestandigkeit gegenuber Haushaltswaschen nicht gegeben. 

Als wesentlicher Nachteil sowohl der in der externen, wassrigen Phase der Makro-, Mini- oder 
Mikroemulsionen vorliegenden nichtionogenen Emulgatoren als auch der in Organopolysiloxa- 
nen molekularintem positionierten Alkylenoxidreste ist die Tatsache zu nennen, dass diese 
Molekulgruppen stets eine Beeintrachtigung des Weichgriffes auf den damit ausgerfisteten 
Textilien verursachen. Diese unangenehme Eigenschafl wird noch dadurch verstarkt, dass bei 
den in dertextilen Anwendung bevorzugten Mikroemulsionen der Anteil an externen Emulgato- 
ren, bzw. im Falle der molekularintem mit hydrophilen Gruppen modifizierten Organopolysilo- 
xane deren molarer Anteil sehr hoch sein muss, um die gewdnschte TeilchengroBe unter 
50 nm zu erreichen. 

Die unter Verwendung nichtionogener Emulgatoren hergestellten Mikroemulsionen besitzen 
Qblichenweise Organopolysiloxankonzentrationen von hochstens 30 - 35 Gewichtsprozent, da 
bei daruber liegenden Konzentrationen eine Viskositatszunahme bis hin zu pastenahnlichem 
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Aspekt zu beobachten ist. Um die daraus resultierenden, kommerziell nachteiligen, hdheren 
Transport- und Verpackungskosten zu vermeiden, sind m5glichst hohe Produktkonzentratio- 
nen erstrebenswert. 

Durch die Anwesenheit von nichtionogenen Emulgatoren steigt Qblicherweise auch die 
Schaumtendenz der daraus hergestellten Emulsionen und Anwendungsflotten stark an. Dies 
trifft auch auf die molekularintern alkylenoxidmodifizierten aminofunktionellen Polysiloxane zu. 
Hierdurch wird die universale Anwendbarkeit auf den schnell laufenden TextilausrQstungsma- 
schinen, wie beispielsweise den DQsenfarbeapparaten eingeschrankt, weil der in diesen Appa- 
raten durch die starke Mechanik erzeugte Schaum den Transport der zu behandelnden Ware 
in der Maschine sowie den Stoffaustausch zwischen Behandlungsflotte und textilem Substrat 
erheblich behindert. 



Als weiterer Nachteil ist die durch die Anwesenheit von alkylenoxidhaltigen Gruppen bedingte 
Verstarkung der Thermomigration von Dispersionsfarbstoffen bei synthetischen Substraten zu 
nennen, wodurch die Reibechtheiten insbesondere bei tiefen Farbsteilungen teiiweise stark 
beeintrSchtigt werden. 



Es bestand daher die Aufgabe, Zubereitungen auf der Basis von Organopolysiloxanen zu 
schaffen, welche einerseits frei von externen, nichtionogenen Emulgatoren sind und auch 
nicht molekularintern mit hydrophilen, nichtionogenen Gruppen modifiziert sind und welche 
andererseits stabile, klare Zubereitungen darstellen, welche eine spontane Selbstemulgierung 
beim Eintrag in wassrige Applikationsflotten sicherstellen und sich wahrend einer langeren 
Lagerung nicht entmischen. Durch geeignete Zusammenstellung der Einzelkomponenten soil- 
te zudem die Herstellung von Makro-, Mini- und Mikroemulsionen ermoglicht werden. Gleich- 
zeitig sollten die Zubereitungen in moglichst hochkonzentrierter Form vorliegen, um Transport- 
und Verpackungskosten soweit als moglich zu reduzieren. 

Des weiteren war es Aufgabe, die Auswahl des zu verwendenden Organopolysiloxanes so zu 
treffen, dass wahrend der unterschiedlichen Applikationsprozesse eine hohe Bestandigkeit ge- 
genuber Restalkali gegeben ist. Restalkali verbleibt bei der Textilbehandlung haufig z.B. 
durch ungeniigend sorgfaltig durchgefuhrte Waschprozesse im Faser- bzw. im Fadeninneren. 
Der hieraus ofters resultierende Anstieg des pH-Wertes der Behandlungsflotten auf uber 9 
kann dabei zu Emulsionsspaltungen und zur Koaleszenz der Emulsionspartikel und deren Auf- 
schwimmen als Oltropfchen auf der Oberflache der Behandlungsflotte fQhren. Im weiteren Ver- 
edelungsablauf konnen die Oltropfchen auf das Textilgut transferiert Oder auch auf den Wal- 
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zen der Behandlungsaggregate niedergeschlagen werden. Dabei entstehen auf den Textilien 
Silikonflecken, welche sich nicht Oder nur sehr schwer wieder auswaschen lassen. 



Eine weitere Aufgabe bestand darin, die Zusammensetzung der Zubereitung so zu wahlen, 
dass wahrend einer Anwendung auf Ausrustungsmaschinen, welche hohe Scherkrafte auf die 
Behandlungsflotte ausuben, die Stabilitat der Zubereitung nicht reduziert wird und damit ahn- 
lich negative Folgen vermieden werden, wie sie beispielsweise durch einen starken pH-Wert- 
anstieg verursacht werden. Insbesondere auf den modernen voll- oder teilgefluteten DOsen- 
farbeapparaten treten wahrend der Umpumpvorgange hohe Scherbeanspruchungen auf, wes- 
halb beispielsweise wahrend einer Anwendung im Ausziehverfahren wiederum Emulsions- 
spaltung mit den unerwQnschten Silikonabiagerungen auf dem Textilsubstrat auftreten kann. 
Gleichzeitig sollte bei der Anwendung auf diesen Apparaten die Schaumentwicklung auf mog- 
lichst niedrigem Niveau gehalten werden, um optimalen Warentransport und Stoffaustausch in 
der Applikationsmaschine sicher zu steiien. 

Die Zubereitungen soilten weiterhin auf den damit behandelten Substraten eine signifikante 
Verbesserung hinsichtlich der Weichgriffeigenschaften, der Vergilbungsinhibierung und der 
Hydrophiiie zeigen. Zusatzlich soilten diese Anforderungen auch nach mehrfachen Haushalts- 
waschen erfullt werden. Zudem soilten die durch alkylenoxidhaltige Gruppen thermomigrati- 
onsbedingten Reibechtheitsverschlechterungen von Dispersionsfarbungen auf synthetischen 
Substraten vermieden werden. 

In unerwarteter Weise hat sich gezeigt, dass diese Aufgaben nun erfindungsgemaB durch die 
Verwendung von quaternierten oder teilquaternierten, aminofunktionellen Organopolysiloxa- 
nen geldst werden kdnnen, welchen Alkylammoniumvertsindungen sowie gegebenenfalls ein 
organisches Hydrotropikum und Wasser zugesetzt sind und wie sie im Patentanspruch 1 defi- 
niert werden. 

Mit den erfindungsgemaB verwendeten, quaternierten oder teilquaternierten Organopolysil- 
oxanen werden gute Stabilitaten unter Anwendungsbedingungen in einem breiten pH-Wert-be- 
reich Onsbesondere zwischen pH 7 und 12) und gute Vengilbungsresistenz erharten. Femer 
ergeben die erfindungsgemalien Zubereitungen einen hervorragenden Weichgriff. 

Die in den erfindungsgemaBen Zubereitungen enthaltenen Alkylammoniumverbindungen so- 
wie das gegebenenfalls vorhandene organische Hydrotropikum Qbernehmen die Aufgaben der 
herkSmmlich zugesetzten nichtionogenen Emulgatoren. Gleichzeitig bewirken diese Kompo- 
nenten eine Reduzierung der Viskositat der Zubereitungen, welche auch bei hohen Produkt- 
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konzentrationen noch eine mOhelose Entnahme aus Gebinden sowie ein problemloses Ver- 
dOnnen zulasst. 

Die erfindungsgemaBen Zubereitungen besitzen eine gute Stabilitat gegenQber Scherbean- 
spruchungen auf schnell laufenden Textilveredelungsmaschinen. Weiterhin zeichnen sich die 
mit den erfindungsgemaBen Zubereitungen ausgerusteten Textilien, insbesondere Bade- und 
HandtQcher sowie Unterwasche und Sportbekleidung durch gute Saugfahigkeiten aus. 

Auf den textilen Substraten verbleiben nach einer Behandlung mit den genannten Zubereitun- 
gen ausschlieBlich die quaternierten Oder teilquaternierten, aminofunktionellen Organopolysil- 
oxane sowie die Alkylammoniumverbindungen. Diese Wirkstoffkombination erzeugt aufgrund 
des unterschiedlichen Weichgriffcharakters der Einzelkomponenten einen besonders guten 
Warengriff, welcher auf cellulosischen Substraten neben einer guten Oberflachenglatte eine 
ktlhle, trockene Weichheit aufweist und gieichzeitig einen angenehm vollen, flauschigen Griff 
erzeugt. 

Sofern die Zubereitungen als Mikroemulsionen vorliegen, wird bevorzugt eine innere Weichheit 
erzeugt, verursacht durch die niedrige EmulsionspartikelgrSBe unter 50 nm der Einzelkompo- 
nenten, welche tief in das Faden- bzw. Faserinnere eindringen konnen. Werden die Zuberei- 
tungen auf cellulosischen Substraten in Form von Makroemulsionen mit TeilchengrSBen liber 
50 nm angewendet, so erfolgt meist eine Anreicherung der aktiven Komponenten (1) und (2) 
auf der Faseroberflache. Dieser Effekt wird durch Sorption der wassrig loslichen Zubereitungs- 
anteile ins Faserinnere und dadurch bedingtes Abfiltrieren bzw. Aufkonzentrieren der grSBeren 
Emulsionspartikel in den auSeren Faserschichten verursacht. Der sich hierdurch ergebende 
Griffcharakter des Substrates wirkt insgesamt fulliger und glatter. 

Auf synthetischen Substraten sind die durch unterschiedliche TeilchengroBe der Emulsions- 
partikel verursachten Unterschiede im Weichgriffverhalten nicht so stark ausgepragt wie bei 
nativen Substraten. Dies ist durch die Morphologie der Fasern bedingt, welche aufgrund der 
nicht vorhandenen Saugfahigkeit und des glatten Oberflachencharakters eine Auflagerung der 
Wirkkomponenten ausschlieBlich auf der Faseroberflache zulasst. Die erfindungsgemaBen 
Zubereitungen erzeugen auf Geweben und Gewirken aus Polyester und Polyamid einen an- 
genehmen, seidenahnlichen und trotzdem fOlligen Warengriff. 

Ein weiterer Vorteil der erfindungsgemaBen Zubereitungen liegt in einer geringen Neigung zur 
Vergilbung, welche haufig bei den herkfimmlich ausschlieBlich mit aminofunktionellen Polysil- 
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oxanen behandelten, weiBen und hellfarbigen textilen Substraten bei Trocknungstemperaturen 
Qber 120°C auftritt 



Bei vielen textilen Anwendungen ist Hydrophobie unerwOnscht. So wird beispielsweise von 
Bade- und Handtuchern neben einem guten, flauschigen Weichgriff eine gute Saugfahigkeit 
erwartet, um einen optimalen Abtrocknungseffekt zu erTeichen. Bei Unterwasche ist haufig 
ebenfalls gute Saugfahigkeit erwunscht. Auch bei vielen Bekleidungsartikeln im Sport- und 
Outdoorbereich, wie beispielsweise Fahrrad- oder FuBballertrikots, ist neben gutem Weichgriff 
die Saugfahigkeit des textilen Grundmaterials Voraussetzung. Bei herkommlich ausschfielllich 
mit aminofunktionellen Polysiloxanen behandelten Substraten wird haufig eine stark ausge- 
pragte Hydrophobie festgestellt 

Als Besonderheit ist bei den erfindungsgemaSen Zubereitungen die hervorragende Hydrophi- 
lie der damit behandelten textilen Substrate zu erwahnen. Sie konnen daher im Gegensatz zu 
den herkommlichen, aminofunktionellen Polysiloxanen auch fOr Artikel verwendet werden, bei 
welchen hohe Saugfahigkeit verlangt wird. 

Thermomigrationsbedingte Reibechtheitsverschlechterungen von Dispersionsfarbungen auf 
synthetischen Substraten werden erfindungsgem§S wegen der Abwesenheit externer oder 
molekularinterner nichtionogener Emulgatoren praktisch vermieden. 

Auf synthetischen Textilartikeln ist haufig ausgeprSgte statische Aufladung zu beobachten. Die 
erfindungsgemaften Zubereitungen zeigen aufgrund der hohen Ladungsdichte der quaterna- 
ren Komponenten eine hervorragende LeitfShigkeit, welche auch nach mehrfachen Haushalts- 
waschen erhalten bleibt. 

Die Verwendung der erfindungsgem§Ren Zubereitungen erfolgt auf alien Ublichen textilen 
Substraten. So lassen sich Gewebe und Gewirke aus nativen Fasern, wie beispielsweise 
Baumwolle oder Wolle und auch aus synthetischen Fasern, wie beispielsweise Viskose, Poly- 
ester, Polyamid oder Polyacrylnitril behandeln. 

Unter den im nachfolgenden Text verwendeten Begriffen „Anwendungsflotte tt oder „Flotte tt sind 
die auf die jeweils gewunschte VerdQnnung eingestellten, wassrigen Behandlungs- oder Test- 
bader zu verstehen. Diese konnen in Abhangigkeit von der jeweils gewunschten Anwendung 
die erfindungsgemaSen Zubereitungen in alleiniger Form sowie gegebenenfalls Zusatze von 
anderen, in der textilen AusrQstung Qblicherweise verwendeten Praparationsmitteln enthalten. 
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Die Verwendung der erfindungsgemalien Zubereitungen kann beispielsweise als Zwangsap- 
plikation oder im Ausziehverfahren erfolgen. Die Zwangsapplikation mit dem Foulard wird 
durch Tranken des textilen Substrates mit der Anwendungsflotte, anschliefcendes Abquet- 
schen auf dem Foulard auf die gewunschte IMassaufnahme und eine abschlie&ende Trock- 
nungspassage durchgefOhrt. Sofem die erfindungsgemaften Zubereitungen aus der Anwen- 
dungsflotte im Ausziehverfahren appliziert werden, ist, bedingt durch die hohe Ladungsdichte 
der beiden quatemaren Komponenten (1) und (2), ein rascher und vollstandiger Badauszug zu 
beobachten. 

Die mit den erfindungsgemSBen Zubereitungen behandelten Substrate weisen nicht riurgute 
Anfangseffekte auf, sondern besitzen auch eine Bestandigkeit gegen mehrfache Haushalts- 
waschen. Dabei bleiben der gute Weichgriff sowie die Hydrophilie weitestgehend erhalten. 

Der erste Gegenstand der Erfindung sind Zubereitungen, gekennzeichnet durch einen Gehalt, 
bezogen auf die Gesamtzusammensetzung, an 

(1) 40 bis 95 Gewichtsprozent eines quaternierten oder teilquaternierten, amino- 
funktionellen Organopolysiloxans der allgemeinen Formel 
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R 5 = 



R 6 = 



R 7 = 



-(CH 2 ) r 



-H 
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A anorganische Oder organische Anionen, 

n eine ganze Zahl von 0 - 20, vorzugsweise 0-14, besonders bevorzugt 0-5, 
m eine ganze Zahl von 20 - 2000, vorzugsweise 40 - 1 000, besonders bevorzugt 
40-200, 

o und p jeweils eine ganze Zahl von 1-10, vorzugsweise 2-4, 
q eine ganze Zahl von 1-10, vorzugsweise 1 , 
r eine ganze Zahl von 1-18, vorzugsweise 1 , 
s eine ganze Zahl von 2-3, vorzugsweise 2 und 
t eine ganze Zahl von 2-5, vorzugsweise 2-4 

bedeuten, mit der MaSgabe, dass der Gesamtstickstoffgehalt der Komponente (1) 0,05 
bis 2,0 Gewichtsprozent, bezogen auf die Gesamtzusammensetzung von Komponente 

(1) betragt, 

(2) 2 bis 20 Gewichtsprozent einer Alkylammoniumverbindung der allgemeinen 
Formel 



J3 



-N R 



13 



Oder der Formel r 8 - 



,13 



N— CH 2 — Rp— R 12 



,13 



wobei 



(A) 



(B) 



R 8 = -R 5 Oder -R 10 , 
R 13 = -R 5 , -R 14 oder 



i i 

OH OH 



R 14 = 



-f-(CH 2 ) s -0-|_-R 8 



9 



WO 2004/055112 




oder 




8 13 

mit der MaBgabe, class, wenn in den Formeln (A) und (B) R und R gleich- 
5 

zeitig R darstellen, das diese Reste tragende Stickstoffatom hochstens zwei 

5 14 
Reste R und mindestens einen Rest R aufweist, 



R 9 = 



-(CH 2 ) W H s 



-R oder 



O 
-C- 



,10 



,10 



R = -Oleyl, -Linoleyl oder -Linolenyl, 



R 11 = 



-(CH 2 ) W - 



R 12 = 




-S0 3 ~ oder 



-COO 



u = 1-6, bevorzugt 1 - 2, 

w = 0 - 20 bedeuten und 
5 

wobei A , R und s die bei der Komponente (1) genannten Bedeutungen besit- 
zen, 



(3) 0 bis 20 Gewichtsprozent eines organischen Hydrotropikums und 



(4) 0 bis 20 Gewichtsprozent Wasser. 



Samtliche Gewichtsangaben der erfindungsgemaBen Zubereitungen beziehen sich auf die Ge- 
samtzusammensetzung der erfindungsgemaBen Zubereitung. Als bevorzugte Bereiche sind 
fOr die Komponente (1) ein Bereich von 50 - 95, insbesondere 60 - 90 Gewichtsprozent; fur die 
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Komponente (2) 2-15, insbesondere 5-15 Gewichtsprozent zu nennen. Sofem die Kompo- 
nente (3) zugesetzt wird, liegt deren Konzentration bevorzugt im Bereich von 1 - 10, insbeson- 
dere von 2 - 7 Gewichtsprozent. Sofern die Komponente (4) zugesetzt wird, liegt deren bevor- 
zugter Bereich bei 5 - 20, insbesondere jedoch bei 10 - 20 Gewichtsprozent. 

Der Stickstoffgehalt der Komponente (1) liegt bevorzugt bei 0,1-1 .5 Gewichtsprozent, insbe- 
sondere jedoch bei 0,1 - 1 ,0 Gewichtsprozent bezogen auf die Gesamtzusammensetzung von 
Komponente (1). 

Die Anionen A sind von anorganischen oder organischen Sauren abgeleitet. Als Beispiele f Or 
anorganische Anionen sind Chlorid, Bromid, Jodid und Sulfat zu nennen; bevorzugt sind Chlo- 
rid und Sulfat. Beispiele fQr organische Anionen sind Tosylat und Acetat; bevorzugt ist Tosylat. 

Die Herstellung derteilquatemierten oder quatemierten, aminofunktionellen Organopolysiloxa- 
ne der Komponente (1) erfolgt nach Methoden, welche dem Fachmann bekannt sind. Sofem n 
den Wert 1 oder >1 bedeutet (teilquaternierte Verbindungen), konnen diese Verbindungen 
durch Equilibrierung von terminal quatemierten, aminofunktionellen Organopolysiloxanen mit 
Silanhydrolisaten, welche laterale Aminogruppen tragen in Gegenwart bekannter Equilibrie- 
rungskatalysatoren synthetisiert werden. Sofem n den Wert Null bedeutet (quaternierte Ver- 
bindungen), kdnnen diese Verbindungen ausgehend von terminal aminofunktionell modifizier- 
ten Organopolysiloxanen durch Quatemierung (nach gegebenenfalls vorher erfolgter Alkylie- 
rung) hergestellt werden. 

Als Alkylammoniumverbindung (Komponente (2)) kannen mit Dimethylsulfat, Benzylchlorid 
oder Methylchlorid quaternierte Fettsaureester von Alkanplaminen sowie deren Mischformen 
Verwendung finden, wobei der Fettsaurerest zwischen 9 und 23 Kohlenstoffatome, bevorzugt 
jedoch 11-17 Kohlenstoffatome enthalt. Gut geeignet sind auch ungesattigte Fettsaurereste 
mit bevorzugt 11-17 Kohlenstoffatomen in der Alkylkette. Die Alkanolamine konnen dabei 
voll- oder teilverestert vorliegen. Sowert teilveresterte Alkanolamine zur Verwendung gelangen, 
konnen diese noch freie Hydroxyethyt-, Hydroxyethylethoxy-, Hydroxypropyl-, Hydroxypropyl- 
ethoxy- oder Hydroxyethyldiethoxyreste aufweisen. Geeignet sind femer unveresterte, mit den 
genannten Alkylierungsmitteln quaternierte Alkanolamine, deren freie Gruppen aus Hydroxy- 
ethyl-, Hydroxyethylethoxy-, Hydroxypropyl-, Hydroxypropylethoxy- oder Hydroxyethyldiethoxy- 
resten bestehen konnen. 

Die optional einzusetzende Komponente (3), ein organisches Hydrotropikum, kann ublicher- 
weise aus der Gruppe der polyfunktionellen Alkohole ausgewihrt werden. So konnen Dialko- 
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hole rnit 2-10, bevorzugt 2-6, insbesondere jedoch 2-4 Kohtenstoffatomen pro MolekQI ein- 
gesetzt werden. Gut geeignet sind auch deren Mono- und Diether sowie die Mono- und Diester 
dieser Dialkohole. Als besonders bevorzugt zu verwendende Beispiele fQr die Komponente (3) 
sind Butyldiglykol, 1 ,2-Propylenglykol und Dipropylenglykol, Tributoxyethyiphosphat und Tri- 
isobutylphosphat zu nennen. 

Die Herstellung der erfindungsgemaBen Zubereitungen erfolgt durch einfaches Verruhren der 
Komponenten (1) und (2) sowie gegebenenfalls (3) und (4) bei 30 - 40°C. 

Weiterer Gegenstand der Erfindung ist die Verwendung der Zubereitungen gemaB Anspruch 1 
bei der Veredelung textiler Substrate in wassrigen Badern und Anwendungsflotten, gegebe- 
nenfalls zusammen mit weiteren Praparationsmitteln. Gewebe und Gewirke aus nativen Fa- 
sem, wie beispielsweise Baumwolle oder Wolle, aber auch aus synthetischen Fasern, wie bei- 
spielsweise Viskose, Polyester, Polyamid oder Polyacrylnitril konnen mit den erfindungsgema- 
Ben aminofunktionellen Polysiloxanen behandelt werden. Bei den gegebenenfalls zusatzlich 
mitverwendeten Praparationsmitteln kann es sich beispielsweise um Chemikalien zur Knitter- 
freiausrustung, um solche zur Verbesserung der Vernahbarkeit des textilen Substrates oder 
um andere, ublicherweise in textilen Applikationsflotten zur Anwendung gelangende Produkte 
handeln. 

Die Konzentration der erfindungsgemSBen Zubereitungen in den Anwendungsflotten wird so 
gewahlt, dass die behandelten Substrate zwischen 0,3 und 0,6 Gewichtsprozent der an- 
spruchsgemaBen Komponenten (1) und (2) bezogen auf das Gewicht des Substrates enthal- 
ten. 

Die Erfindung wird durch die nachfolgenden Beispielen naher eriautert. Die in den Beispielen 1 
und 2 verwendeten Organopolysiloxane konnten wegen starker Viskositatszunahme bei hohe- 
ren Konzentrationen jeweils nur mit einer Konzentration von 18 Gewichtsprozent eingesetzt 
werden, um flieBfahige, fQr die Anwendung gut geeignete Mikroemulsionen sicherzustellen. 

Bei den Kettenlangenangaben, die in den Formefn der Beispiele fur die anspruchsgemaBen 
Indizes n und m erscheinen, handelt es sich jeweils um Durchschnittswerte. 

Beisoiel 1 (nicht erfindunqsaemaB) 

Eine Zubereitung wird hergestellt durch VerrQhren von 36 Gramm eines Organopolysiloxanes 
mit lateral positionierten Aminogruppen der durchschnittlichen Struktur 
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CH, 



H 3 C Si O- 



CH 3 



CH 3 

Si O 



CH 3 



CH 3 

I 

Si O- 



CH 3 



J 80 



(CH 2 ) 3 



Si CH 3 

I 

CH 3 



NH-(CH 2 ) 2 -NH 2 



(hergestellt analog der in DE 19829166 A1 beschriebenen Equilibrienjng) mit 0,75 Gramm Es- 
sigsaure 60 Gew.-%, 20 Gramm eines Isodecylalkoholes mit 7 Ethylenoxidgruppen, 
6 Gramm Butyldiglykol und 137,25 Gramm demineralisiertem Wasservon 75°C. Die Mischung 
wird bei 70°C wahrend 30 Minuten gerOhrt, wobei 200 Gramm einer wasserklaren Mikroemul- 
sion mit einem Organopolysiloxananteil von 18 Gewichtsprozent entstehen. 

Beispiel 2 (nicht erfindunqsaemafl) 

Eine Zubereitung wird hergestellt durch VerrOhren von 36 Gramm eines Organopolysiloxanes 
mit lateral positionierten Aminogruppen der durchschnittlichen Struktur 



CH 3 
c„ 3 - r o. 

CH 3 



CH 3 
-Si O- 



CH, 



Si 



CH, 



(CH 2 ) 3 
NH — (CH 2 ) 2 — IMH 2 



-I40 L 



CH, 



-Si 



(CH 3 ) 3 



-J5 

0(CH 2 CH 2 0) 7 CH 3 



CH 3 

Si CH 3 

I 

CH 3 



(hergestellt analog der in EP 1 174 469 A2 beschriebenen Lehre) mit 0,75 Gramm Essigsaure 
60 Gew.-% und 163,25 Gramm demineralisiertem Wasser von 30°C. Die Mischung wird bei 
30°C wihrend 30 Minuten gerQhrt, wobei 200 Gramm einer transparenten Mikroemulsion mit 
einem Organopolysiloxananteil von 18 Gewichtsprozent entstehen. 



Beispiel 3 ferfindunasgemaB} 

Eine hochkonzentrierte, wasserfreie, selbstemulgierende Zubereitung wird durch VerrOhren 
von 180 Gramm eines Onganopolysiloxanes mit lateral positionierten Aminogruppen sowie 
terminal positionierten und quaternierten Aminogruppen (Komponente (1)) der durchschnittli- 
chen Struktur 
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(CH2) 3 
NH — (CH2>2 — NH2 



CH 3 



FCT7EP2003/014408 
4+ 



-Si R 



a 



J120 



CH 3 



4A" 



wobei 




ist, mit 15 Gramm eines Methy^b^sK2-hyd^oxyethyO^!ey^ammoniumch!orides (Komponente 
(2)). gemischt mit 5 Gramm Propylenglykol (Komponente (3)) bei 30°C hergestellt Man erhalt 
200 Gramm efnertransparenten, viskosen, gelblichen Zubereitung mit einem Organopolysil- 
oxananteii von 90 Gewichtsprozent. Der Gesamtetickstoffgehalt des Organopolysiloxanes be- 
trSgt 0,8 Gewichtsprozent 

20 Grarnm der Zubereitung werden durch einfaches EinrOhren bei Raumtemperatur in 80 
Gramm demineralisiertes Wasser auf sine Konzentration von 18 Gewichtsprozent des Orga- 
nopolysiloxanes (Komponente (1)) vorverdQnnt, wobei eine opaleszente Miniemuision entsteht. 



Beispiel4 ferftndunqsaemaB): 

Eine hochkonzentrierte, wasserfreie, selbstemulgierende Zubereitung wird durch Verruhren 
von 180 Gramm des in Beispiel 3 beschriebenen Organopolysiloxanes mit lateral positionierten 
Aminogruppen sowie terminal positionierten und quatemierten Aminogruppen (Komponente 
(1)) und 20 Gramm eines Tris-(2-hydroxyethyl)-oteyl-ammoniumacetates (Komponente (2)) bei 
30 °C hergestellt. Man erhSIt 200 Gramm einertransparenten, viskosen, heligelben Zuberei- 
tung mit einem Organopolysiioxananteil von 90 Gewichtsprozent. Der Gesamtstickstoffgehalt 
des Organopolysiloxanes betragt 0,8 Gewichtsprozent. 
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20 Gramm der Zubereitung werden durch einfaches EinrQhren bet Raumtemperatur in 80 
Gramm demineralisiertes Wasser auf eine Konzentration von 18 Gewichtsprozent des Orga- 
nopolysiloxanes (Komponente (1)) vorverdOnnt, wobei eine wasserklare Mikroemulsion ent- 
steht. 



Beispiel 5 (erfindunasaemaB): 

Eine hochkonzentrierte, wasserfreie, selbstemulgierende Zubereitung wird durch VerrOhren 
von 170 Gramm eines Organopolysiloxanes mit terminal positionierten und quatemierten Ami- 
nogruppen (Komponente (1)) der durchschnittlichen Struktur 



CH 3 

-Si O 



CH 3 



CH, 



-Si R 



J80 CH 3 



a 



4+ 



4 A" 



wobei R und A die in Beispiel 3 aufgefuhrten Bedeutungen haben, mit 20 Gramm eines mit 
Dimethylsulfat quatemierten Triethanolamindioleylesters (Komponente (2)) und 10 Gramm Bu- 
tyldiglykol (Komponente(3)) bei 30°C hergestellt. Man erhalt 200 Gramm einer transparenten, 
viskosen, gelben Zubereitung mit einem Organopolysiloxananteil von 85 Gewichtsprozent. Der 
Gesamtstickstoffgehalt des Organopolysiloxanes betragt 0,8 Gewichtsprozent. 

21,17 Gramm der Zubereitung werden durch einfaches EinrQhren bei Raumtemperatur in 
78,83 Gramm demineralisiertes Wasser auf eine Konzentration von 18 Gewichtsprozent des 
Organopolysiloxanes (Komponente (1)) vorverdOnnt, wobei eine milchige Makroemulsion ent- 
steht. 



Beispiel 6 ferfindunasaemaftV 

Eine hochkonzentrierte, selbstemulgierende Zubereitung wird durch VerrQhren von 140 
Gramm des in Beispiel 3 beschriebenen Organopolysiloxanes mit lateral positionierten Amino- 
gruppen sowie terminal positionierten und quatemierten Aminogruppen (Komponente (1)), 
30 Gramm Carboxymethyl-bis-(2-hydroxyethyl)-oleyl-ammonium-Betain (Komponente (2)) und 
30 Gramm demineralisiertem Wasser (Komponente (4)) hergestellt. Man erhSIt 200 Gramm 
einer transparenten, viskosen, gelben Zubereitung mit einem Organopolysiloxananteil von 
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70 Gewichtsprozent. Der Gesamtstickstoffgehalt des Organopolysiloxanes betragt 0,8 Ge- 
wichtsprozent. 



25,71 Gramm der Zubereitung werden durch einfaches EinrOhren bei Raumtemperatur in 
74,29 Gramm demineralisiertes Wasser auf eine Konzentration von 18 Gewichtsprozent des 
Organopolysiloxanes (Komponente (1)) vorverdOnnt, wobei eine transparente Miniemulsion 
entsteht. 



Anwendungsbeispiele 

In den folgenden Anwendungsbeispielen wurden die direkt erhaltenen Emulsionen der Bei- 
spiele 1 und 2 und die nach VorverdOnnung erhaltenen Emulsionen der Beispiele 3 bis 6, die 
alle jeweils 18 Gewichtsprozent des jeweiligen Organopolysiloxanes enthielten, mit deminerali- 
siertem Wasser auf die in den Anwendungsbeispielen genannten Testkonzentrationen ver- 
dunnt. 

Zur Einstellung eines schwach sauren Milieus, wie unter Praxisbedingungen Oblich, wurden die 
bei den nachstehenden Testbedingungen genannten Zusatze an Essigsaure vorgenommen. 
Die Konzentration der Essigsaure betrug jeweils 60 Gewichtsprozent. 

Griffbeurteilung 

Abschnitte einer gebleichten, nicht optisch aufgehellten Baumwoll-Frotteeware wurden mit 
einer wassrigen Flotte, enthaltend 20 g/l der gemaS den Beispielen 1 bis 6 hergestellten Emul- 
sionen und 0,5 g/l Essigsaure auf einem Laborfoulard mit einer Nassaufnahme von 80 Ge- 
wichtsprozent, bezogen auf das Gewicht der trockenen Ware, impragniert und anschlieSend 2 
Minuten bei 120 °C getrocknet. AnschlieBend erfolgte die Beurteilung des Griffcharakters der 
mit den Emulsionen behandelten Testgewebe. Diese unterliegt individuell unterschiedlichen, 
subjektiven Kriterien. Urn trotzdem zu aussagekraftigen Ergebnissen zu kommen, ist eine Be- 
urteilung durch mindestens 5 Testpersonen erforderiich. Die Auswertung der in derTabelle 
dargestellten Ergebnisse erfolgte nach statistischen Methoden, wobei die Notenstufe 1 den 
weichsten, angenehmsten Griff, die Notenstufe 5 den hartesten, am wenigsten oberflachen- 
glatten und unangenehmsten Griff darstellt. 

Hydrophilie 

Abschnitte einer gebleichten, nicht optisch aufgehellten Baumwoll-Frotteeware wurden mit 
einer wassrigen Flotte, enthaltend 20 g/l der gemafc den Beispielen 1 bis 6 hergestellten Emul- 
sionen und 0,5 g/l Essigsaure auf einem Laborfoulard mit einer Nassaufnahme von 80 Ge- 
wichtsprozent, bezogen auf das Gewicht der trockenen Ware, impragniert und abschlieSend 2 
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Minuten bei 120 °C getrocknet AnschlieBend erfolgte die in der Tabelle dargestellte Beurtei- 
lung der Hydrophilie gemaB des TEGEWA-Tropftestes (Melliand Textilberichte 68 (1987), 581 
-583). 



Alkalistabilitat 

Die Stabilitat der gemaB den Beispielen 1 bis 6 hergesteliten Emuisionen gegen Alkalien in 
AusrQstungsflotten wurde gemaB dem nachfolgend beschriebenen Test durchgefQhrt: 
Jeweils 500 ml einer wassrigen Flotte, enthaltend 40 g/l der zu untersuchenden Emuisionen 
wurden in einem 1000 ml Becherglas vorgelegt und mit Natriumhydroxidlosung (w(NaOH) = 
10 %) auf einen pH-Wert von 10 eingestellt. AnschlieBend wurde die Flotte zwanzig Minuten 
mit einem FlugelrGhrer bei zweitausend Umdrehungen pro Minute gertihrt. Nach dem Ablauf 
dieser Zeit wurde der Ruhrer abgestellt, der entstandenen Schaum zerfallen gelassen und die 
FlQssigkeitsoberflache nach 1 Stunde hinsichtlich Abscheidungen beurteilt (Ergebnisse siehe 
Tabelle). 



Vergilbung 

Abschnitte einer gebleichten, nicht optisch aufgehellten Baumwoll-Modal-Maschenware wur- 
den mit einer w§ssrigen Flotte, enthaltend 20 g/l der gemaB den Beispielen 1 bis 6 hergesteli- 
ten Emuisionen und 0,5 g/l Essigsaure auf einem Laborfoulard mit einer Nassaufnahme von 
80 Gewichtsprozent, bezogen auf das Gewicht der trockenen Ware impragniert, 2 Minuten bei 
120°C getrocknet und anschlieBend 2 Minuten bei 170 °C thermofixiert. AnschlieBend wurde 
die in der Tabelle dargestellte Beurteilung des WeiBgrades der Muster nach Ganz auf dem 
WeiBgradmeBgerat "texflash 2000" der Firma "datacolor international" (Schweiz) gemessen. 

Reibechtheit 

Abschnitte einer mit 2 Gewichtsprozent Dispersionsfarbstoff CI. Disperse Blue 130 gefarbten 
Polyesterware mit einem Quadratmetergewicht von 200 Gramm wurden mit einer wassrigen 
Flotte, enthaltend 20 g/l der gemaB den Beispielen 1 bis 6 hergesteliten Emuisionen und 0,5 
g/l Essigsaure auf einem Laborfoulard mit einer Nassaufnahme von 60 Gewichtsprozent, be- 
zogen auf das Gewicht der trockenen Ware, impragniert und anschlieBend 1 Minute bei 
180 °C getrocknet. AnschlieBend wurde die Bestimmung der Trocken- und Nassreibechtheit 
auf dem Crockmeter gemaB DIN EN 105-X12 durchgefQhrt (Ergebnisse siehe Tabelle). 



Scha umeigenschaften 

Die Bestimmung des Schaumvermogens erfolgte gemaB DIN 53902 mit einer Flotte, enthal- 
tend 2 g/l der gemSB den Beispielen 1 bis 6 hergesteliten Emuisionen in demineralisiertem 
Wasser (Ergebnisse siehe Tabelle). 
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Patentanspruche 



1, Zubereitungen, gekennzeichnet durch einen Gehalt, bezogen auf die Gesamtzusammenset- 
zung, an 

(1 ) 40 bis 95 Gewichtsprozent eines quaternierten oder teilquatemierten, 
aminofunktionellen Organopolysiloxans der allgemeinen Formel 



CH 3 

-Si O- 

i 

CH 3 



CH 3 

Si O 



_n 



CH 3 

Si O 



Jm 



CH 3 

Si R 1 

I 

CH 3 



wobei 



R 1 = 



-N + 




l+ R 5 



2 + 



2A 



oder 



•R 



R & 

N + -R 5 



-N + — R 5 



R 7 N + — R ! 



3 + 



3A" 
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R 2= (CH2) 0 NH (CH 2 ) p -NH 2 Oder (CH 2 ) p NH 2 



R 3 = 



-(CH2)q H Oder 



R 4 = 



-(CH 2 ) 3 O CH 2 CH CH 2 - 

OH 



-(CH 2 ) 3 O CH 2 CH 



H 2 C OH 



-(CH 2 ) 2 




"(CH 2 ) 2 





Oder 



CH 3 



)H 2 - 



H 



C 1 




1 

CH 3 





-OH 




R 5 = 



R 6 = 



R 7 = 



-(CH 2 ) r - 
-(CH2) S - 



-H 



r(CH 2 ) t ) 

A" anorganische oder organische Anionen, 

n eine ganze Zahl von 0 - 20, 

m eine ganze Zahl von 20 - 2000, 

o, p und q jeweils eine ganze Zahl von 1-10, 
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r eine ganze Zahl von 1-18, 
s eine ganze Zahl von 2-3 und 
t eine ganze Zahl von 2-5 
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bedeuten, mit der MaBgabe, dass der Gesamtstickstoffgehalt der Komponente (1) 0,05 
bis 2,0 Gewichtsprozent, bezogen auf die Gesamtzusammensetzung von Komponente 

(1) betragt, 

(2) 2 bis 20 Gewichtsprozent einer Alkylammoniumverbindung der allgemeinen 
Formel 



J3 



+ 13 

N R 



J3 



»13 



oder der Formel r 8 n- — CH 2 — R— — R 12 



13 



(A) 



wobei 



R 8 = -R 5 oder -R 10 , 



(B) 



r 13 = -R 5 ,- R 14 oder 



i i 

OH OH 



R 14 = 



+(CH 2 ) 3 -0^ Tr R 9 




oder 




\^CH 3 



ist , 



8 13 

mit der MaSgabe, dass, wenn in den Formeln (A) und (B) R und R gleich- 
5 

zeitig R darstellen, das diese Reste tragende Stickstoffatom hochstens zwei 



5 14 
Reste R und mindestens einen Rest R aufweist, 
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o o 

R 9 = (ch^ H , C R Oder C R 



r 10 = -Oleyl, -Linoleyl oder -Linolenyl, 
R 11 = (CH 2 ) W , 

R 12_ £ )) so 3 " S0 3 " oder COO" 




u = 1-6, 

w = 0 - 20 bedeuten und 

wobei A, R 5 und s die bei der Komponente (1) genannten Bedeutungen besit- 
zen, 

(3) 0 bis 20 Gewichtsprozent eines organischen Hydrotropikums und 

(4) 0 bis 20 Gewichtsprozent Wasser. 

2 Verwendung der Zubereitungen gemaft Anspruch 1 bei der Veredeiung textiler Sub- 
strate in wassrigen Badem und Anwendungsflotten, gegebenenfalls zusammen mrt 
weiteren Praparationsmitteln. 



22 



ft 



INTENTIONAL SEARCH REPORT 



No 



Intematlor^PjpHeatton 

PCT/EP 03/14408 



tprf RC C0tl^4 ECTM »15/643 C08K5/17 C11D1/62 



According to International Patent Classification (IPC) or to both national classification and IPC 



B. FIELDS SEARCHED 



Minimum documentation searched (classification system followed by classification symbols) 

IPC 7 C08L D06M C08K CUD 



Documentation searched other than minimum documentation to the extent that such documents are Included in the fields searched 



Electronic data base consulted during the international search (name of data base and, where practical search terms used) 

EPO-Internal , WPI Data, PAJ 



C. DOCUMENTS CONSIDERED TO BE RELEVANT 



Category e 



Citation of document, with indication, where appropriate, of the relevant passages 



US 2002/068689 Al (FENDER MICHAEL ET AL) 
6 June 2002 (2002-06-06) 
paragraph '0020! - paragraph '0067! 

US 6 207 141 Bl (PYLES DANIEL RAYMOND) 
27 March 2001 (2001-03-27) 
column 2 -column 3; claim 1 



Relevant to claim No. 



1,2 



1,2 



□ 



Further documents are listed in the continuation of box C. 



10 



Patent family members are listed in annex. 



• Special categories of cited documents : 

A' document defining the general state of the art which Is not 

considered to be of particular relevance 
■E* earlier document but published on or after the International 

filing date 

L" document which may throw doubts on priority clalrn(s)pr 
which is cited to establish the publication date of another 
citation or other special reason (as specified) 

O* document referring lo an oral disclosure, use, exhibition or 
other means 

•P" document published prior to the international filing date but 
later than the priority date claimed 



'T' later document published after the international fling date 
or priority date and not in conflict with the application but 
cited to understand the principle or theory underlying the 
invention 

•X' document of particular relevance; the claimed invention 
cannot be considered novel or cannot be considered to 
Involve an inventive step when the document is taken alone 

"V document of particular relevance; the claimed invention 

cannot be considered to involve an Inventive step when the 
document is combined with one or more other such docu- 
ments, such combination being obvious to a person skilled 
in the art. 

■&■ document member of the same patent family 



Date of the actual completion of the International search 

16 March 2004 



Date of mailing of the International search report 



24/03/2004 



Name and mailing address ot the ISA 

European Patent Office, P.a 5818 Patenttoan 2 
NL - 2280 HV Rljswljk 
TeL (+31-70) 340-2040, Tx. 31 651 epo nl, 
Fax (+31-70) 340-3016 



Authorized officer 



Buestrlch, R 



Form PCT/ISA/210 {second sheet) (July 1992) 




TIONAL SEARCH REPORT 

fon on patent family members 



Internation^^pllcation No 

PCT/EP 03/14408 



patent document 
cited in search report 


Publication 
date 


Patent family 
member(s) 


date 


US 2002068689 Al 


06-06-2002 


DE 


10051258 


Al 


25-04-2002 






AT 


236242 


T 


15-04-2003 






AU 


6999301 


A 


23-05-2002 






CA 


2355583 


Al 


16-04-2002 






DE 


50100137 


Dl 


08-05-2003 






EP 


1199350 


Al 


24-04-2002 






ES 


2194816 


T3 


01-12-2003 






JP 


2002146682 


A 


22-05-2002 






PL 


350121 


Al 


22-04-2002 



US 6207141 


Bl 


27-03-2001 US 


6136304 A 


24-10-2000 






AU 


5969999 A 


14-03-2000 






BR 


9913155 A 


15-05-2001 






CA 


2340646 Al 


02-03-2000 






CN 


1323197 T 


21-11-2001 






WO 


0010524 Al 


02-03-2000 






EP 


1105093 Al 


13-06-2001 






ID 


28150 A 


10-05-2001 






JP 


2002523349 T 


30-07-2002 






PL 


346402 Al 


11-02-2002 






US 


2001003582 Al 


14-06-2001 






ZA 


200101263 A 


14-02-2002 



Form PCT7ISA/210 (patent family annex) (July 1992) 



INTERNATIONAL! 



CHERCHENBERICHT 



Intematlon^^Aktenzeichen 

PCT/EP 03/14408 



A. KLASSIFIZIERUNQ DES ANMELDUNGSQEQENSTANDES 

IPK 7 C08L83/04 D06M15/643 C08K5/17 C11D1/62 



Nach der Intemationalen Patentklassifikation (IPK) Oder nach der natlonalen Klassffikation und der IPK 



B. RECHERCHIERTE GEBIETE 



Recherchietter MindestprCJfstoff (Klassifikationssystem und Klassifikailonssymbole ) 

IPK 7 C08L D06M C08K CUD 



Recherchlerte aber nicht zum MlndestprOtstoff gehorende Veroffentlichungen, soweit diese unter die recherchierten Gebiete fallen 



Wahrend der intemationalen Recherche konsultierte elektronische Datenbank (Name der Datenbank und evtL verwendete Suchbegrfffe) 

EPO-Internal , WPI Data, PAJ 



C. ALS WESENTLICH ANGESEHENE UNTERLAGEN 



Kategorie" Bezeich nung der Ve r5ffentlichung, soweit erf orderiich u nter Angabe der in Betracht kommende n Telle 



Betr. Anspruch Nr. 



US 2002/068689 Al (FENDER MICHAEL ET AL) 
6. Juni 2002 (2002-06-06) 
Absatz '0020! - Absatz '0067! 

US 6 207 141 Bl (PYLES DANIEL RAYMOND) 
27. Marz 2001 (2001-03-27) 
Spalte 2 -Spalte 3; Anspruch 1 



1,2 
1,2 



□ 



WeBere Veroffentlichungen slnd der Fortsetzung von Feld C zu 
entnehmen 



10 



Siehe Anhang Patentfamilie 



° Besondere Kaiegorien von angegebenen Veroffentlichungen : 

•A' VeroffentKchung, die den eJIgemeinen Stand der Technlk definiert, 
aber nicht als besonders bedeutsam anzusehen 1st 

a E a alteres Dokument, das jedoch erst am oder nach dem intemationalen 
Anmeldedatum veroffentiicht worden ist 

•L" Verdffentlichung, die geeignet ist, elnen Priorltatsanspruch zweifelhaft er- 
. schelnen zu lassen, oder durch die das VeroffentHchungsdatum einer 
anderen im Recherchenbericht genannten Veroffentlichung belegt werden 
soli oder die aus einem anderen besonderen Grund angegeben ist (wie 
ausgefQhrt) 

a O fl VerBffentlichung, die slch auf ehe mQndHche Offenbarung, 

elne Benutzung, elne Ausstetlung oder andere MaBnahmen bezieht 

a P" VerOffentlichung, die vor dem intemationalen Anmeldedatum, aber nach 
dem beanspruchten Prtorttatsdatum veroffentiicht worden ist 



■T" Spatere VerdffentUchung, die nach dem intemationalen Anmeldedatum 
oder dem Priorttalsdatum veroffentiicht worden ist und mit der 
Anmeldung nicht kollidiert, sondern nur zum Verstandnis des der 
Erfindung zugrundeliegenden Prinzlps oder der ihr zugrundeliegenden 
Theorie angegeben ist 

a X* VerdffentUchung von besonderer Bedeutung; die beanspruchte Erfindung 
kann allein aufgrund dieser VerOffenttichung nicht als neu oder auf 
erflnderischerTatigkeit beruhend betrachtet werden 

"Y" Verdffentlichung von besonderer Bedeutung; die beanspruchte Erfindung 
kann nicht als auf effinderlscher Tatlgkelt beruhend betrachtet 
werden, wenn die VeroffentBchung mil einer Oder mehreren anderen 
Veroffentlichungen dieser Kategorie in Verblndung gebracht wlrd und 
dlese Verblndung fQr elnen Fachmann nahelfegendlst 

"&■ Verdffentlichung, die Mltglied derselben Patentfamilie Ist 



Datum des Abschlusses der intemationalen Recherche 



16. Marz 2004 



Absendedatum des intemationalen Recherchenberichts 



24/03/2004 



Name und Postanschrift der intemationalen Recherchenbehorde 
Europalsches Patentamt, P.B. 5818 Patentlaan 2 
NL-2280HVFUJswijk 
Tet (-tf 1-70) 340-2040, Tx. 31 651 epo nl, 
Fax: (+31-70) 340-3016 



Bevollmachtigter Bediensteter 

Buestrich, R 



Formblatt PCT/ISW210 (Satt 2) (Juii 1892) 



n, die zurse 



JNTERNATIONALER 1KHERCHENBERICHT 

Angaben zu Veroffentlichungen, die zurselben Palentfamliie gehdren 



Intemaiiom^^ktenzelchen 

PCT/EP 03/14408 



Im Fiecherchenberlcht 
angefQhrtes Patentdokument 



Datum der 
VerOftentllchung 



Mitglied(er) der 
Patentfamilie 



US 2002068689 Al 06-06-2002 



DE 10051258 Al 

AT 236242 T 

AU 6999301 A 

CA 2355583 Al 

DE 50100137 Dl 

EP 1199350 Al 

ES 2194816 T3 

JP 2002146682 A 

PL 350121 Al 



Datum der 
Veroffentlichung 



25-04- 

15- 04- 

23- 05- 

16- 04- 
08-05- 

24- 04- 
01-12- 
22-05- 
22-04- 



•2002 
•2003 
•2002 
•2002 
•2003 
•2002 
2003 
2002 
2002 



US 6207141 


Bl 


27-03-2001 US 


6136304 A 


24-10-2000 






AU 


5969999 A 


14-03-2000 






BR 


9913155 A 


15-05-2001 






CA 


2340646 Al 


02-03-2000 






CN 


1323197 T 


21-11-2001 






WO 


0010524 Al 


02-03-2000 






EP 


1105093 Al 


13-06-2001 






ID 


28150 A 


10-05-2001 






JP 


2002523349 T 


30-07-2002 






PL 


346402 Al 


11-02-2002 






US 


2001003582 Al 


14-06-2001 






ZA 


200101263 A 


14-02-2002 



FbimWatt PCT/ISA/210 (An hang Patentfam!Ila)(JuD 1992) 



